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(57) Abstract 

The present 
invention pertains to a 
sealing material (5) with 
wavelength converting 
effect, obtained by mixing 
cpoxy cast resin witJi a 
luminescent substance 
and intended for use in 
an electroluminescent 
building component 
comprising a body (1) 
emiuing an ultraviolet 
light, blue or green, and 
spraying in the cpoxy 
cast resin a powder of 

inorganic luminescent pigments (6) from the phosphor group of general formula AsBjXuiM, with a grain size <}0 fim and a grain 
diameter dso ftm. 

(57) Zusammenrassung 




Welleniangcnkonveiticrcnde VerguBmasse (5) auf der Basis eines transparenten EpoxidgieQharzes. das mit einem Leuchtsioff vcrsetzi 
•St. ftlrcin clckirolumincszierendes Bauclement mit einem ultraviolettes. blaues odergrOnes Lichi aussendenden K6rpcr (1). Im transparenten 
Epoxidgiefiharz ist ein anorganisches Leuchtsloffpigmentpulver mit Leuchtsioffpignienten (6) aus der Gnippe der Phosphore mit der 
allgemeinen Formei A3B5Xi3:M dispcrgtert und die Leuchtstoffpigmente weisen Komgr&Ben <]0 pm und einen mittleren Komdurchmesser 
d50 ^5 fim auf. 



E£DIGUCH ZUR INFORM AT tON 



Codes zur Identifiziening von PCT-Veitragsstaaten auf den 
per ver6ffentHchen. 



AL 


Albanicn 


ES 


Spanicn 


AM 


AiiiicuiCfi 


Fl 


fHnnland 


AT 


Ostcrreich 


FR 


Frankreich 


AU 


AusiraJicn 


GA 


Gabun 


AZ 


AicrbBtdschan 


GB 


Vercinigics K<>nigreMi 


BA 


Dosnicn>Hcrzegowina 


GE 


Ccorgien 


BB 


Barbados 


GH 


Ghana 


BE 


Belgicn 


GN 


Cainea 


BF 


Burkina Faso 


GR 


Oriechenland 


BG 


Bulgarien 


HV 


Ungani 


BJ 


Benin 


IE 


Irlana 


BR 


Brasilien 




hraei 


BY 


Bctann 


IS 


bland 


CA 


Kanada 


IT 


Ualtcn 


CF 


Zcntralafrikanische RcpuUik 


JP 




CG 


Kongo 


KB 


Kenia 


CH 


ScHnveiz 


KG 


Kiigbtstan 


CI 


Cflle d* (voire 


KP 


Demoltraiische Vofkarepublik 


CM 


Kamenm 




Korea 


CN 


China 


KR 


Republtk Korea 


CU 


Kuba 


KZ 


Kasachsian 


cz 


Tkchecfaische HepubKk 


LC 


Si. Lucia 


DE 


OcutschUnd 


U 


Licchlcnsiein 


DK 


Daneroart 


LJC 


Sn Lanka 


EE 


Esibnd 


LR 


Liberia 



KopfbOgen der Schriften, die intemationale Anmeldungen gemSss dem 



LS 


Ixaolho 


Si 


Slowenicn 


LT 


Urauen 


SK 


Slowakei 


LU 


Luxemburg 


SN 


Senegal 


LV 


Lett land 


sz 


Swasilaxxt 


MC 


Monaco 


TD 


Tschad 


MD 


Repubitk Moklau 


TC 


Togo 


MG 


Madagaskar 


TJ 


Tadschikistan 


MK 


eliemalige jugoslawiscbe 


TM 


Torkmentsian 




RepuMik Mazcdonicn 


TB 


TBrkei 


ML 


Malt 


TT 


Trinidad und Tobago 


MN 


Mongoiei 


UA 


Ukraine 


MR 


Maurctanien 


UG 


Uganda 


MW 


MaUwi 


US 


Vcfcintgte Siaaten vo 


MX 


Mcxiko 




Amerika 


NE 


Niger 


uz 


Usbcktslan 


NL 


Niedcrlandc 


VN 


Vietnam 


NO 


NoTMTgen 


YU 


logotlawien 


NZ 


Ncuseeland 


ZW 


Zimbabwe 


PL 
PT 


Pbim 
Portugal 






RO 


Rumbiien 






RU 


Russischc RklcTation 






SD 


Sudan 






SE 


Schweden 






SC 


Singapor 







wo 98/12757 PCT/DEy7A)2139 



1 



Beschreibung 

Wellenlangenkonvertierende Vergufimasse, deren Verwendung und 
Verfahren zu deren Herstellung 

5 

Die Erfindung betrifft eine wellenlSngenkonvertierende VerguS- 
masse auf der Basis eines transparenten EpoxidgieBharzes , das 
mit einem Leuchtstoff versetzt ist, insbesondere fur die Ver- 
wendung bei einem elektrolumineszierenden Bauelement mit einem 
10 ultraviolettes, blaues oder grunes Licht aussendenden Korper. 

Bin derartiges Bauelement ist beispielsweise aus der Offenle- 
gungsschrift DE 38 04 293 bekannt . Darin ist eine Anordnung mit 
einer Elektrolumineszenz- Oder Laserdiode beschrieben, bei der 

15 das von der Diode abgestrahlte Emmissionsspektrum mittels eines 
mit einem f luoreszierenden, lichtwandelnden organischen Farb- 
stoff versetzten Elements aus Kunststoff zu groSeren WellenlSn- 
gen hin verschoben wird. Das von der Anordnung abgestrahlte 
Licht weist dadurch eine andere Farbe auf als das von der 

20 Leuchtdiode ausgesandte . Abhangig von der Art des dem Kunst- 
stoff beigefugten Farbstoffes lassen sich mit ein und demselben 
Leuchtdiodentyp Leuchtdiodenanordnungen herstellen, die in un- 
terschiedlichen Farben leuchten. 

25 In vielen potentiellen Anwendungsgebieten fur Leuchtdioden, wie 
zum Beispiel bei Anzeigeelementen im Kf z-Armaturenbereich, Be- 
leuchtung in Flugzeugen und Autos und bei vollf arbtauglichen 
LED-Displays, tritt verstarkt die Forderung nach Leuchtdioden- 
anordnungen auf, mit denen sich mischf arbiges Licht, insbeson- 

30 dere weiSes Licht erzeugen la&t. 

Die bislang bekannten VerguSmassen der eingangs genannten Art 
mit organischen Leuchtstof f en zeigen bei Temperatur- und Tempe- 
ratur-Feuchtebeanspruchung jedoch eine Verschiebung des Farbor- 
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tes, also des Farbe des vom elektrolumineszierenden Bauelement 
abgestrahlten Lichtes . 

In JP-07 176 794 -A ist eine weiSes Licht au^sendende planare 
Lichtquelle beschrieben, bei der an einer Stirnseite einer 
transparenten Platte zwei blaues Licht emittierende Dioden an- 
geordnet sind, die Licht in die transparente Platte hinein aus- 
senden. Die transparente Platte ist auf einer der beiden einan- 
der gegenuberliegenden Hauptflachen mit einer f luoreszierenden 
Substanz beschichtet, die Licht etnittiert, wenn sie mit dem 
blauen Licht der Dioden angeregt wird. Das von der f luoreszie- 
renden Substanz emittierte Licht hat eine andere Wellenlange 
als das von den Dioden emittierte blaue Licht. Bei diesem be- 
kannten Bauelement ist es besonders schwierig, die fluoreszie- 
rende Substanz in einer Art und Weise auf zubringen, da& die 
Lichtquelle homogenes weiSes Licht abstrahlt. Daruber hinaus 
bereitet auch die Reproduzierbarkeit in der Massenf ertigung 
groSe Probleme, weil schon geringe Schichtdickenschwankungen 
der f luoreszierenden Schicht, z. B. aufgrund von Unebenheiten 
der Oberflache der transparenten Platte, eine Anderung des 
Weifitones des abgestrahlten Lichtes hervorruft. 

Der vorliegenden Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, eine 
Vergufimasse der eingangs genannten Art zu entwickeln, mit der 
elektrolumineszierende Bauelemente hergestellt werden konnen, 
die homogenes mischf arbiges Licht abstrahlen und die eine Mas- 
senf ertigung mit vertretbarem technischen Auf wand und mit wei- 
testgehend reproduzierbarer Bauelement charakteristik ermog- 
licht. Das abgestrahlte Licht soli auch bei Temperatur- und 
Temperatur-Feuchtebeanspmjichung farbstabil sein. Desweiteren 
soil ein Verfahren zum Herstellen dieser VerguSmasse angegeben 
werden . 

Diese Aufgabe wird durch eine VerguSmasse mit den Merkmalen des 
Anspruches 1 gelost. Vorteilhafte Weiterbildungen und Verwen- 
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dungen der Vergufimasse sind Gegenstand der UnteransprQche 2 bis 
11 bzw. 12 bis 16. 

Erf indungsgemaS ist vorgesehen, daS im transparenten Epoxid- 
gieSharz ein anorganisch-mineralisches Leuchtstof fpigmentpulver 
auf der Basis eines Granatwirtsgitters mit der allgemeinen For- 
mel A3B5Xi2:M dispergiert sind und dalS die Leuchtstof fpigmente 
Korngrofien < 20 und einen mittleren Korndurchmesser dgo ^ 5 
/itn aufweisen. Besonders bevorzugt liegt der mittlere Korndurch- 
T^esser dso zwischen l und 2 ^m. Bei diesen KorngroSen konnen 
gunstige Fertigungsausbeuten erhalten werden. 

Anorganisch-mineralische Leuchtstof fe sind vorteilhaf terweise 
auSerst temperatur- und temperatur-f euchtestabil . 

Bei einer besonders bevorzugten Weiterbildung der erf indungsge- 
mafien VerguSmasse setzt sich diese zusannnen aus : 

a) EpoxidgieSharz > 60 Gew% 

b) Leuchtstof fpigmente < 25 Gew% 

c) Thixotropiermittel < 10 Gew% 

d) mineral ischem Diffusor < 10 Gew% 

e) Verarbeitungshilf smittel < 3 Gew% 

f) Hydrophobiermittel < 3 6ew% 

g) Haf tvermittler < 2 Gew% . 

Geeignete EpoxidgieSharze sind beispielsweise in der DE-OS 26 
42 465 auf den Seiten 4 bis 9, insbesondere Beispiele 1 bis 4, 
und in der EP 0 039 017 auf den Seiten 2 bis 5, insbesondere 
Beispiele 1 bis 8, beschrieben, deren Of f enbarungsgehalt hier- 
mit durch Ruckbezug aufgenommen wird. 

Als Thixotropiermittel ist beispielsweise pyrogene Kieselsaure 
verwendet . Das Thixotropiermittel dient zur Eindickung des 
BpoxidgieSharzes, urn die Sedimentation des Leuchtpigmentpulvers 
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2u vermindem. Pur die GieSharzverarbeitung werden weiter die 
FlieE- und Benetzungseigenschaf ten eingestellt. 

Als mineral is Cher Diffusor zur Optimierung des Leuchtbildes des 
5 Bauelements ist bevorzugt CaFj verwendet . 

Als Verarbeitungshilf smittel eignet sich beispielsweise Glyko- 
lether. Es verbessert die Vertraglichkeit zwischen EpoxidgieBfi- 
harz und Leuchtpigmentpulver und dient damit zur Stabilisierung 
10 der Dispersion Leuchtpigmentpulver - EpoxidgieSharz . Zu diesem 
Zweck konnen auch Oberf lachenmodif ikatoren auf Silikonbasis 
eingesetzt werden . 

Das Hydrophobiermittel , z. B. flussiges Silikonwachs, dient 
15 ebenfalls zur Modifikation der Pigmentoberf lache, insbesondere 
wird die Vertraglichkeit und Benetzbarkeit der anorganischen 
Pigmentoberf Iciche mit dem organischen Harz verbessert . 

Der Haf tvermittler , z. B. f unktionelles Alkoxysiloxan, verbes- 
20 sert die Haftung zwischen den Pigmenten und dem Epoxidharz im 
ausgeharteten Zustand der VerguSmasse. Dadurch wird erreicht, 
daS die Grenzflache zwischen dem Epoxidharz und den Pigmenten 
z. B. bei Temperaturschwankungen nicht abreiBt . Spalte zwischen 
dem Epoxidharz und den Pigmenten wurden zu Lichtverlusten im 
25 Bauelement fuhren. 

Das EpoxidgieEharz, bevorzugt mit einem reaktiven Oxirandrei- 
ring, enthalt vorzugsweise ein mono- und/oder ein mehrfunktio- 
nelles Epoxidgie&harzsystem (> 80 Gew% ; z. B. Bisphenol-A- 
30 Diglycidylether) , einen Reaktiwerdunner (< 10 Gew% ; z. B. aro- 
matischer Monoglycidylether) , einen mehrf unktionellen Alkohol 
(< 5 Gew%) , ein Entgasungsagens auf Silikonbasis (< 1 Gew%) und 
eine Entf arbungskomponente zur Einstellung der Farbzahl (< 1 
Gew%) . 



35 
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Bei einer besonders bevorzugten Weiterbildung des Vergusses 
sind die Leuchtstof fpigmente kugelformig Oder schuppenf ormig. 
Die Neigung zur Agglomeratbildung derar tiger Pigmente ist vor- 
teilhafterweise sehr gering. Der HjO-Gehalt liegt unter 2%. 

Bei der Herstellung und Verarbeitung von EpoxidgieSharzkompo- 
nencen tnit anorganischen Leuchtstof fpigmentpulvern treten im 
allgemeinen neben Benetziangs- auch Seditnentationsprobleme auf . 
Besonders Leuchtstof fpigmentpulver mit d^o ^ B^m neigen stark 
zur Agglomeratbildung. Bei der zuletzt genannten Zusammenset- 
zung der VerguBmasse konnen die Leuchtstof fpigmente vorteilhaf- 
terweise in der oben angegebenen KomgroBe im Wesentlichen ag- 
glomeratfrei und homogen in das EpoxidgieSharz dispergiert wer- 
den. Diese Dispersion ist auch bei langerer Lagerung der Ver- 
guSmasse stabil . Es treten im Wesentlichen keine Benetzungs- 
und/oder Sedimentationsprobleme auf . 

Besonders bevorzugt sind als Leuchtstof fpigmente Partikel aus 
der Gruppe der Ce-dotierten Granate, insbesondere YAGrCe- 
Partikel verwendet . Eine vorteilhafte Dotierstof f konzentration 
ist beispielsweise 1% und eine vorteilhafte Leuchtstof fkonzen- 
tration betragt beispielsweise 12%. Desweiteren weist das be- 
vorzugt hochreine Leuchtstof fpigmentpulver vorteilhaf teirweise 
einen Eisengehalt von < 5ppm auf. Ein hoher Eisengehalt fiihrt 
zu hohen Lichtverlusten im Bauelement. Das Leutstof fpigmentpul- 
ver ist stark abrasiv. Der Fe-Gehalt der Vergufimasse kann bei 
deren Herstellung daher betrSchtlich ansteigen. Vorteilhaf t 
sind Fe-Gehalte in der VerguSmasse < 20ppm. 

Der anorganische Leuchtstof f YAG:Ce hat unter anderem den be- 
sonderen Vorteil, daS es sich hierbei urn nicht losliche Farb- 
pigmente mit einem Brechungs index von ca. 1,84 handelt. Dadurch 
treten neben der Wellenlangenkonversion Dispersion und Streuef- 
fekte auf, die zu einer guten Vermischung von blauer Dioden- 
strahlung und gelber Konverterstrahlung fiihren. 
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Besonders vorteilhaft ist weiterhin, dass die Leuchtstof f kon- 
zentration im Bpoxidharz bei Verwendung von anorganischen 
Leuchtstof f pigment en nicht, wie bei organischen Farbstoffen, 
5 durch die Loslichkeit begrenzt wird. 

Zur weiteren Verminderung der Agglomeratbildung konnen die 
Leuchtstof fpigmente vorteilhaf terweise mit einem Silikon- 
Coating versehen sein. 

10 

Bei einem bevorzugten Verfahren zuto Herstellen einer erfin- 
dungsgemSSBen Vergufimasse wird das Leuchtstof fpigmentpulver vor 
dem Vermischen mit dem EpoxidgielSharz z. B. ca . 10 Stunden bei 
einer Temperatur > 200 '^C getempert . Dadurch kann ebenfalls die 
15 Neigung zu Agglomeratbildung verringert werden. 

Alternativ oder zusStzlich kann dazu das Leuchtstof fpigmentpul- 
ver vor dem Vermischen mit dem Epoxidgiefiharz in einem- hoher 
siedenden Alkohol geschlammt und anschliefiend getrocknet wird. 

20 Bine weitere Moglichkeit die Agglomeratbildung zu verringern 

besteht darin, dem Leuchtstof fpigmentpulver vor dem Vermischen 
mit dem EpoxidgieSharz ein hydrophobierendes Silikonwachs zuzu- 
geben, Besonders vorteilhaft ist die Oberf lachenstabilisierung 
der Phosphore durch erwarmen der Pigmente in Gegenwart von Gly- 

25 kolethern, z. B. 16 h bei T > 60*>C. 

Zur Vermeidung storender Verunreinigungen beim Dispergieren der 
Leuchstof fpigmente, verursacht durch Abrieb, werden Reaktions- 
gefaSe, Ruhr- und Dispergiervorrichtungen sowie Walzwerke aus 
30 Glas, Korund, Carbid- und Nitridwerkstof f en sowie speziell ge- 
hartete Stahlsorten verwendet . Agglomeratf reie Leuchtstof fdis- 
persionen werden auch in Ultraschall verfahren oder durch den 
Einsatz von Sieben und Glaskeramikf ritten erhalten. 
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Ein besonders bevorzugter anorganischer Leuchtstoff zur Her- 
stellung von Weifi leuchtenden optoelektronischen Bauelementen 
ist der Phosphor YAG:Ce (Y3AlsOx2:Ce^*) • Dieser laiSt sich auf be- 
sonders einfache Weise in herkotnmlich in der LED-Technik ver- 
wendeten transparenten Epoxidgiefiharzen mischen. Weiterhin als 
Leuchtstoffe denkbar sind weitere mit Seltenen Erden dotierte 
Granate wie z. B. Y,GasO^:, :Ce'\ Y (Al . Ga) sO^j : Ce'* und 
Y(Al,Ga)50i2:Tb'**. 

Zur Erzeugung von mischf arbigem Licht eignen sich daruberhinaus 
besonders die mit Seltenen Erden dotierten Thiogallate wie z. 
B. CaGa2S,:Ce'* und SrGajS4 : Ce'* . Ebenso ist hierzu die Verwen- 
dung von mit Seltenen Erden dotierten Alumina ten wie z. B. YA- 
lOsiCe^*, YGaOjrCe'*, Y (Al , Ga) O3 :Ce'* und mit Seltenen Erden do- 
tierten Orthosilikaten MjSiOjrCe'* (M: Sc, Y. Sc) wie z. B. 
YzSiOjiCe'* denkbar. Bei alien Yttriumverbindungen kann das Yt- 
trium im Prinzip auch durch Scandium Oder Lanthan ersetzt wer- 
den. 

Bevorzugt wird die erf indungsgemSBe Vergu&masse bei einem 
strahlungsemittierenden Halbleiterkorper , insbesondere mit ei- 
ner aktiven Halbleiterschicht Oder -schichtenf olge aus Ga^Ini.xN 
Oder Ga^lj-^N, eingesetzt, der im Betrieb eine elektromagneti- 
sche Strahlung aus dem ultravioletten, blauen und/oder grunen 
Spektralbereich aussendet. Die Leuchtstof fpartikel in der Ver- 
guBmasse wandeln einen Teil der aus diesem spektralbereich 
staramenden Strahliing in Strahlung mit grSBerer Wellenlange urn, 
derart, dafi das Halbleiterbauelement Mischstrahlung, insbeson- 
dere mischf arbiges Licht, bestehend aus dieser Strahlung und 
aus Strahlung aus dem ultravioletten, blauen und/oder grunen 
Spektralbereich aussendet. Das heiBt beispielsweise , daS die 
Leuchtstof fpartikel einen Teil der vom Halbleiterk6rper ausge- 
sandten Strahlung spektral selektiv absorbiert und im ISnger- 
welligen Bereich emittiert. Bevorzugt weist die von dem Halb- 
leiterkorper ausgesandte Strahlung bei einer Wellenldnge X < 



wo 98/12757 



PCT/DE97A)2139 



8 



520 nm ein relatives Intensitatsmaximum auf und liegt der von 
den Leuchtstof fpartikeln spektral selektiv absorbierte Wellen- 
langenbereich aufierhalb dieses Intensitatsmaxitnums . 

5 Ebenso konnen vorteilhaf terweise auch mehrere verschiedenartige 
Leuchtstof f part ikelarten, die bei unterschiedlichen WellenlSn- 
gen emittieren, in der VerguSmasse dispergiert sein. Dies wird 
bevorzugt duruch unterschiedliche Dotierungen in unterschiedli- 
chen Wirtsgittern erreicht . Dadurch ist es vorteilhaf terweise 
10 moglich, vielfaltige Farbmischungen und Farbtemperaturen des 

voni Bauelement emittierten Lichtes zu erzeugen. Von besonderem 
Interesse ist dies fur vollf arbtaugliche LEDs. 

Bei einer bevorzugten Verwendung der erf indungsgemaEen VerguS- 
15 masse ist ein strahlungsemit tierender Halbleiterkorper (z. B. 
ein LED-Chip) zumindest teilweise von dieser umschlossen. Die 
Vergu&masse ist dabei bevorzugt gleichzeitig als Haute ilumhul- 
lung (Gehause) genutzt. Der Vorteil eines Halbleiterbauelements 
gemaS dieser Ausfuhrungsf orra besteht im wesentlichen darin, daS 
20 zu seiner Herstellung konventionelle, fur die Herstellung von 
herkommlichen Leuchtdioden (z. B. Radial -Leuchdioden) einge- 
setzte Produktionslinien verwendet werden konnen. Fur die Bau- 
teilumhullung wird anstelle des bei herkoimaichen Leuchtdioden 
dafur verwendeten transparenten Kunststoffes einfach die Ver- 
25 gulSmasse verwendet. 

Mit der erf indungsgemaSen VerguEmasse kann auf einfache Weise 
mit einer einzigen farbigen Lichtquelle, insbesondere einer 
Leuchtdiode mit einem einzigen blaues Licht abstrahlenden Halb- 

30 leiterkorper , mischf arbiges, insbesondere weiSes Licht erzeugt 
werden. Urn z . B. mit einem blaues Licht aussendenden Halblei- 
terkorper weiSes Licht zu erzeugen, wird ein Teil der von dem 
Halbleiterkorper ausgesandten Strahlung mittels anorganischer 
Leuchtstof fpartikel aus dem blauen Spektralbereich in den zu 

35 Blau komplementar farbigen gelben Spektralbereich konvertiert. 
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Die Farbtemperatur oder Farbort des weifien Lichtes kann dabei 
durch geeignete Wahl des Leuchtstof f es, dessen PartikelgroEe 
und dessen Konzentration, variiert warden. Daruber hinaus kon- 
nen auch Leuchtstof fmischungen eingesetzt werden. wodurch sich 
vorteilhafterweise der gewvinschte Farbton des abgestrahlten 
Lichtes sehr genau einstellen ISfit. 

Besonders bevorzugt wird die VerguSmasse bei einem strahlungse- 
mittierenden Halbleiterkorper verwendet, bei dem das ausgesand- 
te Strahlungsspektrum bei einer Wellenlange zwischen 420nm und 
460 nm, insbesondere bei 430 nm (z. B. Halbleiterkorper auf der 
Basis von Ga^l,.^) oder 450 nm (z. B. Halbleiterkorper auf der 
Basis von Ga^Ini.^) ein Intensitatsmaximum auf weist . Mit einem 
derartigen Halbleiterbauelement lassen sich vorteilhafterweise 
nahezu samtliche Farben und Mischfarben der C. I .E . -Farbtaf el 
erzeugen. An Stelle des strahlungsemittierenden Halbleiterkor- 
pers aus elektrolumineszierendem Halbleitermaterial kann aber 
auch ein anderes elektrolumineszierendes Material, wie bei- 
spielsweise Polytnermaterial , eingesetzt werden. 

Besonders geeignet ist die VerguEmasse fur ein lichtemittieren- 
des Halbleiterbauelement (z. B. eine Leuchtdiode) , bei dem der 
elektrolumineszierende Halbleiterkorper in einer Ausnehmung ei- 
nes vorgef ertigten eventuell bereits mit einem Leadframe verse- 
henen GehSuses angeordnet ist und die Ausnehmung mit der Ver- 
guSmasse versehen ist. Ein derartiges Halbleiterbauelement laSt 
sich in groSer Stuckzahl in herkommlichen Produktionslinien 
herstellen. Hierzu mu6 lediglich nach der Montage des Halblei- 
terkorpers in das Gehause die VerguSmasse in die Ausnehmung ge- 
fullt werden. 

Ein weifies Licht abstrahlendes Halbleiterbauelement laE»t sich 
mit der erf indungsgemSSen VerguSmasse vorteilhafterweise da- 
durch herstellen, daS der Leuchtstoff so gewahlt wird, daS eine 
von dem Halbleiterkorper ausgesandte blaue Strahlung in komple- 
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mentare Wellenlangenbereiche, insbesondere Blau und Gelb, oder 
2U additiven Farbtripeln, z. B. Blau, Grun und Rot umgewandelt 
wird. Hierbei wird das gelbe bzw. das grune und rote Licht uber 
die Leuchtstoffe erzeugt. Der Farbton (Farbort in der CIE- 
Farbtafel) des dadurch erzeugten weifien Licht s kann dabei durch 
geeignete Wahl des/der Leuchtstof f es/e hinsichtlich Mischung 
und Konzentration variiert werden. 

Utn die Durchmischung der von einem elektrolumineszierenden 
Halbleiterkorper ausgesandten Strahlung mit der voin Leuchtstoff 
konvertierten Strahlung und damit die Farbhomogenitat des vom 
Bauelement abgestrahlten Lichtes zu verbessern, ist bei einer 
vorteilhaf ten Ausgestaltung der erf indungsgemaEen VerguEmasse 
zusStzlich ein im Blauen lumineszierender Farbstoff zugefiigt, 
der eine sogenannte Richtcharakteristik der von dem Halbleiter- 
korper ausgesandten Strahlung abschwacht . Unter Richtcharakte- 
ristik ist zu verstehen, dafi die von dem Halbleiterkorper aus- 
gesandte Strahlung eine bevorzugte Abstrahlrichtung aufveist. 

Ein weiEes Licht abstrahlendes erf indungsgemaSes Halbleiterbau- 
element mit einem blaues Licht emittierenden elektrolumineszie- 
renden Halbleiterkorper l&Zt sich besonders bevorzugt dadurch 
realisieren, dafi dem fur die VerguSmasse verwendeten Epoxidharz 
der anorganische Leuchtstoff YAG:Ce (Y3AI5O12 : Ce^*) beigemischt 
ist. Bin Teil einer von dem Halbleiterkorper ausgesandten blau- 
en Strahlung wird von dem anorganischen Leuchtstoff Y3Al50i2 : Ce^* 
in den gelben Spektralbereich und sorait in einen zur Farbe Blau 
komplementarf arbigen Wellenlangenbereich verschoben. Der Farb- 
ton (Farbort in der CIE-Farbtaf el) des weifien Licht s kann dabei 
durch geeignete Wahl der Farbstoff konzentration variiert wer- 
den. 

Der VerguSmasse konnen zusatzlich lichtstreuende Partikel, so- 
genannte Diffusoren zugesetzt sein. Hierdurch last sich vor- 
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teilhafterweise der Farbeindruck und die Abstrahlcharakteristik 
des Halbleiterbauelements weiter optimieren. 

Mit der erf indungsgemafien VergiiBmasse kann vorteilhaf terweise 
auch eine von einein elektrolumineszierenden Halbleiterkorper 
neben der sichtbaren Strahlung ausgesandte ultraviolette Strah- 
lung in sichtbares Licht umgewandelt werden. Dadurch wird die 
Helligkeit des vom Halbleiterkorper ausgesandten Licht s deut- 
lich erhoht. 

Bin besonderer Vorteil von erf indungsgemaSen weifies Licht ab- 
strahlenden Halbleiterbauelementen, bei denen als Lumineszenz- 
konversionsfarbstof f insbesondere YAG:Ce verwendet ist, besteht 
darin, daS dieser Leuchtstoff bei Anregung mit blauem Licht ei- 
ne spektrale Verschiebung von ca. 100 nm zwischen Absorption 
und Emission bewirkt . Dies fuhrt zu einer wesentlichen Redukti- 
on der Reabsorption des vom Leuchtstoff emittierten Lichtes und 
damit zu einer hoheren Lichtausbeute . AuEerdem besitzt YAGrCe 
vorteilhaf terweise eine hohe thermische und photochemische (z. 
B. UV-) Stabilitat (wesentlich hoher als organische Leuchtstof- 
f e) , so daS auch Weifi leuchtende Dioden fur Aufienanwendung 
und/oder hohe Teraperaturbereiche herstellbar sind. 

YAG:Ce hat sich bislang hinsichtlich Reabsorption, Lichtausbeu- 
te, thermischer und photochemischer StabilitSt und Verarbeit- 
barkeit als am besten geeigneter Leuchtstoff herausgestellt • 
Denkbar ist jedoch auch die Verwendung von anderen Ce-dotierten 
Phosphoren, insbesondere Ce-dotierten Granattypen. 

Die Wellenlangenkonversion der Primarstrahlung wird durch die 
Kristallf eldauf spaltung der aktiven Ubergangsmetallzentren im 
Wirtsgitter bestimmt. Durch die Substitution von Y durch Gd 
und/oder Lu bzw . Al durch Ga im YjAlgOiz^Granatgitter konnen die 
Emissionswellenlangen in unterschiedlicher Weise verschoben 
werden, wie auSerdem durch die Art der Dotierung. Durch die 



wo 98/12757 PCT/D£97y02139 



12 



Substitution von Ce^*-Zentren durch Bu^* und/oder Cr^^ konnen 
entsprechende Shi£ts erzeugt werden. Entsprechende Dotierungen 
mit Nd^* und Br^* erm&glichen sogar aufgrund der gr6&eren lonen- 
radien und damit geringeren Kristallf eldaufspaltungen IR- 
5 emittierende Bauelemente. 

Weitere Merkmale, Vorteile und Zweckm&Sigkeiten der Erfindung 
ergeben sich aus der nachfolgenden Beschreibung von zwei Aus- 
fuhrungsbeispielen in Verbindung mit den Figuren 1 bisS. Es. 
10 zeigen: 

Pigur 1 sine schetnatische Schnittansicht eines ersten Halblei- 

terbauelements mit einer erf indungsgemSfien VerguSmasse; 

Figur 2 eine schematische Schnittansicht eines zweiten Halblei- 

15 terbauelements mit einer erf indungsgema&en VerguBmasse; 

Figur 3 eine schematische Schnittansicht eines dritten Halblei- 
terbauelements mit einer erf indungsgem&Sen VerguBmasse; 
Figur 4 eine schematische Schnittansicht eines vierten Halblei- 
terbauelements mit einer erf indungsgemABen VerguBmasse; 

20 Figur 5 eine schematische Schnittansicht eines funften Halblei- 
terbauelements mit einer erf indungsgem&Ben VerguBmasse; 
Figur 6 eine schematische Darstellung eines Bmissionsspektrums 
eines blaues Licht abstrahlenden HalbleiterkSrpers mit einer 
Schichtenf olge auf der Basis von GaN; 

25 Figur 7 eine schematische Darstellung der Bmissionsspektren 
zweier Halbleiterbauelemente mit einer erf indungsgemelBen Ver- 
guBmasse, die weiBes Licht abstrahlen, und 

Pigur B eine schematische Darstellung der Bmissionsspektren von 
weiteren Halbleiterbauelementen, die weiBes Licht abstrahlen. 

30 

In den verschiedenen Figuren sind gleiche bzw. gleichwirkende 
Teile immer mit denselben Bezugszeichen bezeichnet. 



35 



Bei dem lichtemittierenden Halbleiterbauelement von Figur 1 isc 
der Halbleiterk6rper 1 mittels eines elektrisch leitenden Ver- 
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bindungsmittels, z. B. ein tnetallisches Lot oder ein Klebstoff. 
mit seinetn Ruckseitenkontakt 11 auf einem ersten elektrischen 
AnschluS 2 befestigt. Der Vorderseitenkontakt 12 isc mittels 
eines Bonddrahtes 14 mit einem zweiten elektrischen AnschluB 3 
5 verbunden . 

Die freien Oberflachen des Halbleiterkorpers 1 und Teilbereiche 
der elektrischen Anschlusse 2 und 3 sind unmittelbar von einer 
gehSrtecen, wellenlangenkonvertierenden VerguSmasse 5 umschlos- 
10 sen. Diese weist bevorzugt auf: EpoxidgieSharz 80 - 90 Gew% . 

Leuchtstoffpigmente {YAG:Ce) < 15 Gew%, Diethylenglycolmonome- 
thylether < 2 Gew%, Tegopren 6875-45 < 2 Gew%, Aerosil 200 < 5 
Gew% 

15 Das in Figur 2 dargestellte Ausfuhrungsbeispiel eines erfin- 
dungsgemaSen Halbleiterbauelements unterscheidet sich von dem 
der Figur l dadurch. daS der Halbleiterkorper 1 und Teilberei- 
che der elektrischen Anschlusse 2 und 3 anstatt von einer wel- 
lenlangenkonvertierenden VerguEmasse von einer transparenten 

20 Umhullung 15 umschlossen sind. Diese transparente Umhullung 15 
bewirkt keine WellenlangenSnderung der von dem Halbleiterkorper 
1 ausgesandten Strahlung und besteht beispielsweise aus einem 
in der Leuchtdiodentechnik herkommlich verwendeten Bpoxid- . Si- 
likon- Oder Acrylatharz oder aus einem anderen geeigneten 

25 strahlungsdurchiassigen Material wie z. B. anorganisches Glas. 

Auf diese transparente Umhullung 15 ist eine Schicht 4 aufge- 
bracht, die aus einer wellenlangenkonvertierenden VerguSmasse, 
wie in der Figur 2 dargestellt. die gesamte Oberflache der Um- 

30 hullung 15 bedeckt . Ebenso denkbar ist, daS die Schicht 4 nur 
einen Teilbereich dieser Oberflache bedeckt. Die Schicht 4 be- 
steht beispielsweise aus einem transparenten Epoxidharz, das 
mit Leuchtstoffpartikeln 6 versetzt ist. Auch hier eignet sich 
als Leuchtstoff fur ein weiS leuchtendes Halbleiterbauelement 

35 bevorzugt YAG:Ce. 
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Bei dem in Figur 3 dargestellten besonders bevorzugten mit der 
erf indungsgemafien VerguSmasse versehenen Baueletnent, sind der 
erste und zweite elektrische AnschluS 2,3 in ein lichtundurch- 
5 lassiges evtl. vorgef ertigtes GrundgehSuse 8 mit einer Ausneh- 
mung 9 eingebettet . Unter „vorgef ertigt^* ist zu verstehen, daS 
das GrundgehSuse 8 bereits an den Anschlussen 2,3 beispielswei- 
se mittels SpritzguS fertig ausgebildet ist, bevor der Halblei- 
terkorper auf den TUischluS 2 montiert wird. Das GrundgehSuse 8 

10 besteht beispielsweise aus einem lichtundurchlassigen Kunst- 

stoff und die Ausnehmung 9 ist hinsichtlich ihrer Form als Re- 
flektor 17 fur die vom Halbleiterkorper im Betrieb ausgesandte 
Strahlung (ggf . durch geeignete Beschichtung der Innenwande der 
Ausnehmung 9). ausgebildet. Solche Grundgehause 8 werden insbe- 

15 sondere bei auf Leiterplatten oberf l&chenmontierbaren Leuchtdi- 
oden verwendet. Sie werden vor der Montage der Halbleiterkorper 
auf ein die elektrischen Anschlusse 2,3 aufweisendes Leiterband 
(Leadframe) z. B, mittels SpritzgieSen auf gebracht . 

20 Die Ausnehmung 9 ist mit einer VerguSmasse 5, deren Zusammen- 
setzung der oben in Verbindung mit der Beschreibung zu Figur 1 
angegebenen entspricht, gefullt. 

In Figur 4 ist eine sogenannte Radialdiode dargestellt. Hierbei 
25 ist der elektrolumineszierende Halbleiterkorper l in einem als 
Reflektor ausgebildeten Teil 16 des ersten elektrischen An- 
schluBes 2 beispielsweise mittels Loten oder Kleben bef estigt . 
Derartige Gehausebauf ormen sind in der Leuchtdiodentechnik be- 
kannt und bedurfen von daher keiner naheren Erlauterung. 

30 

Die freien Oberflachen des Halbleiterkorpers 1 sind unmittelbar 
von einer VerguSmasse 5 mit Leuchtstof fpartikel 6 bedeckt, die 
wiederum von einer weiteren transparenten Umhullung lO umgeben 
ist. 



35 
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Der Vollstandikeit halber sei an dieser Stelle . angetnerkt , daS 
selbstverstandlich auch bei der Bauform nach Figur 4 analog zu 
dem Bauelement gemafi Figur 1 eine einstiickige Umhullxing, beste- 
hend aus gehSrteter VerguSmasse 5 mit Leucht s toff part ikel 6, 
5 verwendet sein kann. 

Bei dem Ausfuhrungsbeispiel von Figur 5 ist eine Schicht 4 
(mogliche Materialien wie oben angegeben) direkt auf den Halb- 
leiterkorper 1 auf gebracht . Dieser und Teilbereiche der elek- 
10 trischen Tmschlusse 2,3 sind von einer weiteren transparenten 
Umhiillung 10 umschlossen, die keine Wellenlangenanderung der 
durch die Schicht 4 hindurchgetretenen Strahlung bewirkt und 
beispielsweise aus einem in der Leuchtdiodentechnik verwendba- 
ren transparenten Epoxidharz Oder aus Glas gefertigt ist. 

15 

Solche, mit einer Schicht 4 versehenen Halbleiterkorper 1 ohne 
Umhullung konnen naturlich vorteilhaf terweise in sSmtlichen aus 
der Leuchtdiodentechnik bekannten Gehausebauf ormen (z. B. SMD- 
GehSuse, Radial -Gehause (man vergleiche Figur 4) verwendet 
20 sein. 

Bei sSmtlichen der oben beschriebenen Bauelemente kann zur Op- 
timierung des Farbeindrucks des abgestrahlten Lichts sowie zur 
Anpassung der Abstrahlcharakteristik die VerguEmasse 5, ggf . 

25 die transparente Umhullung 15, und/oder ggf. die weitere trans- 
parente Umhullung 10 lichtstreuende Partikel, vorteilhaf ter^/^ei- 
se sogenannte Diffusoren aufweisen. Beispiele fur derartige 
Diffusoren sind mineralische Fullstoffe, insbesondere CaFj, 
TiOj, SiOj, CaCOa Oder BaS04 oder auch organische Pigmente. Die- 

30 se Materialien konnen auf einfache Weise Epoxidharzen zugesetzt 
werden . 

In den Figuren 6, 7 und 8 sind Emissionsspektren eines blaues 
Licht abstrahlenden Halbleiterkorpers (Fig. 6) 
35 (Lumineszenzmaximum bei X - 430 nm) bzw. von mittels eines sol- 
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Chen Halbleiterkorpers hergestellten WeiS leuchtenden Halblei- 
terbauelementen {Fig. 7 und 8) gezeigt . An der Abszisse ist je- 
weils die WellenSnge K in nm und auf der Ordinate ist jeweils 
eine relative Elektrolumineszenz (EL) -Intensi'tat aufgetragen. 

Von der vom Halbeiterkorper ausgesandten Strahlung nach Figur 6 
wird nur ein Teil in einen ISngerwelligen WellenlSngenbereich 
konvertiert, so daS als Mischfarbe weiSes Licht entsteht. Die 
gestrichelte Linie 30 in Figur 7 stellt ein Emissionsspektrutn 
von einetn Halbleiterbauelement dar, das Strahlung aus zwei kom- 
plementaren Wellenlangenbereichen (Blau und Gelb) und damit 
insgesamt weiEes Licht aussendet . Das Emiss ions spekt rum weist 
hier bei Wellenlangen zwischen ca . 400 und ca . 430 nm (Blau) 
und zwischen ca. 550 und ca . 580 nm (Gelb) je ein Maximum auf. 
Die durchgezogene Linie 31 reprasentiert das Emissionsspektrum 
eines Halbleiterbauelements , das die Farbe WeiE aus drei Wel- 
lenlangenbereichen (additives Farbtripel aus Blau, Grun und 
Rot) mischt . Das Emissionsspektrum weist hier beispielsweise 
bei den Wellenlangen von ca. 430 nm (Blau), ca. 500 nm (Griin) 
und ca. 615 nm (Rot) je ein Maximum auf. 

Figur 8 zeigt ein Emissionsspektrum eines Wei& leuchtendes 
Halbleiterbauelement, das mit einem ein Emissions -Spekt rum ge- 
ma£ Figur 6 aussendenden Halbleiterkorper versehen ist und bei 
dem als Leuchtstoff YAG:Ce verwendet ist. Von der vom Halbei- 
terkorper ausgesandten Strahlung nach Figur 6 wird nur ein Teil 
in einen langerwelligen Wellenlangenbereich konvertiert, so daS 
als Mischfarbe weiSes Licht entsteht. Die verschiedenartig ge- 
strichelten Linien 30 bis 33 von Figur 8 stellen Emiss ions spek- 
tren von erf indungsgemafien Halbleiterbauelement en dar, bei de- 
nen das Epoxidharz der Vergufimasse 5 unterschiedliche YAGrCe- 
Konzentrationen auf weist. Jedes Emissionsspektrum weist zwi- 
schen X. = 420 nm und X = 430 nm, also im blauen Spektralbe- 
reich, und zwischen X = 520 nm und X = 54 5 nm, also im gintinen 
Spekt ralbereich, jeweils ein Intensitatsmaximum auf, wobei die 
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Emissionsbanden mit dem langerwelligen Intensitatsmaximum zu 
einem groSen Tail im gelben Spektralbereich liegen. Das Dia- 
graratn von Figur 12 verdeutlicht , daS bei dem erf indungsgemaSen 
Halbleiterbauelement auf einfache Weise durch Veranderung der 
5 Leuchtstof fkonzentration im Epoxidharz der CIE-Farbort des wei- 
6en Lichtes verSndert werden kann. 

Die Erlauterung der Erfindung anhand der oben beschriebenen 
Bauelemente ist naturlich nicht als BeschrSnkung der Erfindung 
10 auf diese zu betrachten. Als Halbleiterkorper , wie beispiels- 

weise Leuchtdioden-Chips Oder Laserdioden-Chips, ist beispiels- 
weise auch eine Polymer-LED zu verstehen, die ein enstprechen- 
des Strahlungsspektrum aussendet. 
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Patentanspruche 

1. Wellenlangenkonvertierende VerguSmasse (5) auf der Basis ei- 
nes transparenten EpoxidgieSharzes, das mit einem Leuchtstoff 
versetzt ist, fur ein elektrolumineszierendes Bauelement mit 
einem ultraviolettes , blaues Oder grunes Licht aussendenden 
Korper (1) , 

dadurch gekennzeichnet, daS im transparenten 
Epoxidgiefiharz ein anorganisches Leuchtstoff pigmentpulver mit 
Leuchtstoff pigmenten (6) aus der Gruppe der Phosphore mit der 
allgemeinen Formel A^BsX^z-^ dispergiert ist und daS die Leucht- 
stoff pigmente KomgroSen < 20 ^im und einen mittleren Korndurch- 
messer ds© ^ 5 fxm aufweisen. 

2 . VerguSmasse nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet , daS die Leuchtstoff pigmente (6) kugelformig 
Oder schuppenf ormig sind. 

3 . Vergufemasse nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekenn- 
zeichnet , da6 der mittlere Korndurchmesser d^o der Leucht- 
stoff pigmente (6) zwischen l und 2 /xm liegt. 

4. VerguSmasse nach einem der Anspruche 1 bis 3, dadurch 
gekennzeichnet, dafi die VerguBmasse (5) zusammengesetzt 
ist aus : 

a) EpoxidgieBharz > 60 6ew% 

b) Leuchtstof fpigmente > 0 und < 25 Gew% 

c) Thixotropiermittel > 0 und < 10 Gew% 

d) mineralischem Dif fusor > 0 und < 10 Gew% 

e) Verarbeitungshilf smittel > 0 und < 3 Gew% 

f ) Hydrophobiermittel > 0 und < 3 Gew% 

g) Haf tvermittler > 0 und < 2 Gew% . 
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5. vergul^masse nach einem der Anspruche 1 bis 4, dadurch 
g e k e n n 2 e i c h n e t , dafi als Leuchtstof f pigmente Partikel 
aus der Gruppe der Ce-dotierten Granate verwendet sind. 

6 . VerguSmasse nach Anspruch 5, dadurch gekenn- 
zeichnet , daS als Leuchtstof f pigmente YAG:Ce- Partikel 
verwendet sind. 

7. verguSmasse nach einem der Anspruche 1 bis 6, dadurch 
gekennzeichnet , daS deren Eisengehalt < 20ppm ist . 

8. VerguEmasse nach einem der Anspruche 1 bis 7, dadurch 
gekennzeichnet dafi die Leuchtstof f pigmente (6) mit 
einem Silikon-Coating versehen sind. 

9. verfahren zum Herstellen einer Vergufimasse gemaE einem der 
Anspruche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dafi 
das Leuchtstof fpigmentpulver vor dem Vermischen mit dem Epoxid- 
giefiharz bei einer Temperatur > 200 getempert wird. 

10. Verfahren zum Herstellen einer VerguSmasse gemaS einem der 
Anspruche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dafi 
das Leuchtstof fpigmentpulver vor dem Vermischen mit dem Epoxid- 
giefiharz in einem h6her siedenden Alkohol geschlammt und an- 
schliefiend getrocknet wird. 

11. Verfahren nach Anspruch 9 oder 10, dadurch gekenn- 
zeichnet , dafi dem Leuchtstof fpigmentpulver vor dem Vermi- 
schen mit dem Epoxidgiefiharz ein hydrophobierendes Silikonwachs 
zugegeben wird. 

12. Verfahren nach einem der Anspruche 9 bis 11, dadurch 
gekennzeichnet , dafi das Leuchstof fpigmentpulver mit 
Alkoholen, Glykolethem und Silikonen im EpoxidgieSharz bei er- 
hohten Temperaturen oberf lachenmodif iziert wird. 



wo Wl/12757 



PCT/DE97/02139 



20 



13 . Verwendung der VerguSmasse nach einem der Anspruche 1 bis 
12 in einem lichtabstrahlendes Halbleiterbauelement mit einem 
Halbleiterkorper (l) , der ira Betrieb des Halbleiterbauelement s 
5 elektromagnetische Strahlung aussendet 
dadurch gekennzeichnet, 

daS der Halbleiterkorper (l) eine Halbleiterschichtenf olge (7) 
aufweist, die geeignet ist, im Betrieb des Halbleiterbauele- 
ments elektromagnetische Strahlung aus dem ultraviolet ten, 

10 blauen und/oder grunen Spektralbereich auszusenden, 

daE die Leuchtstof f pigmente einen Teil der aus diesem Spektral- 
bereich stammenden Strahlung in Strahlung mit groSerer Wellen- 
lange umwandelt, derart, daS das Halbleiterbauelement Misch- 
strahlung, insbesondere mischf arbiges Licht, bestehend aus die- 

15 ser Strahlung und aus Strahlung aus dem ultravioletten, blauen 
und/oder grunen Spektralbereich aussendet. 

14. Lichtabstrahlendes Halbleiterbauelement nach Anspruch 13, 
dadurch gekennzeichnet, dafi die VerguSmasse zumin- 

20 dest einen Teil des Halbleiterk6rpers (i) umschlieSt. 

15. Lichtabstrahlendes Halbleiterbauelement nach Anspruch 13 
Oder 13, dadurch gekennzeichnet, daS die vom Halb- 
leiterkorper (1) ausgesandte Strahlung im blauen Spektralbe- 

25 reich bei X = 43 0 nm oder bei X = 450 nm ein Lumineszenz- 
Intentsit^tsmaximum aufweist. 

16. Lichtabstrahlendes Halbleiterbauelement nach einem der An- 
spruche 13 bis 15, dadurch gekennzeichnet, daS der 

30 Halbleiterkorper (l) in einer Ausnehmung (9) eines lichtun- 

durchlassigen Grundgehauses (8) angeordnet ist und dafi die Aus- 
nehmung (9) zumindest teilweise mit der VerguEraasse (5) ge- 
fullt. 
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17 . Lichtabstrahlendes Halbleiterbauelement nach einem der An- 
spruche 13 bis 16, dadurch gekennzeichnet, daS die 
Vergufimasse (5) hinsichtlich Wirtsgitter und Art und AusmaB der 
Dotierung mit verschiedenartigen Leuchtstof f pigmenten (6) ver- 
sehen ist. 
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